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 要  旨 
【背景】 
波長 2 µm帯超短パルスレーザーは、ポリマーの加工やレーザーメス、LIDAR や呼気分析などへ
の応用が期待されており、また光パラメトリック発振、超広帯域連続光発生による分子の指紋領域
と呼ばれる 2.5~10 µm への波長変換や、高次高調波発生による軟 X線領域への波長変換などの基本
波としても高い注目を集めている。こうした幅広い応用の実現へ向け波長 2 µm 帯モード同期レー
ザーの高効率化、高出力化、短パルス化を目指した研究を行ってきた。本研究では特に短パルス化
に特化した装置開発および共振器構成の最適化を行った。 
 
【実験】 
本研究で用いた Tm3+:RE2O3(RE=Sc,Lu)は波長 2000 nm 以上の領域に広帯域な利得を有してお
り、1800-1950 nmに存在する水蒸気(OH基)による吸収の影響を避けた動作が可能である。また高
い熱伝導率や小さな熱光学定数など良好な熱機械特性を示す。これらの特徴は高出力な超短パルス
レーザーの利得媒質として非常に優れている。本研究では、1.6 µm 帯に存在する Tm:RE2O3 の強
い吸収を利用した、ファイバーレーザーによる in-band 励起を行った。この励起スキームは量子欠
損が小さく、また全ファイバー構成のレーザーを用いることで高ビーム品質な安定した励起を可能
とした。また、モード同期はカーレンズモード同期によって実現した。これは高強度の光が物質に
入射した際に光が自己収束する光のカー効果を使用したものであり、SESAM のように他の素子を
共振器内に組み込むことなくモード同期を実現させることができ、応答速度が速く変調の機構によ
る損失が生じないため短パルスの発生に適した手法となっている。さらに、従来の共振器構成では
プリズム対による分散補償を行っていたが[2]、プリズム対から分散補償鏡へ変更し構成素子の数を
減らすことで、より低損失で高安定な、短パルス化が可能な共振器構成とした。 
 
【結果】 
Tm:Lu2O3を用いた際はモード同期は得られたもの、非常に不安定で最適化が困難であった。これ
は励起光源のラマンレーザーにセルフパルシングによる不安定性が発生してしまったことが原因で
であると考えられる。一方、Tm:Sc2O3を用いて Er:Yb ファイバーMOPAによって励起を行った際は
安定したモード同期動作が得られた。透過率 0.5%の OC を用いた時に、先行研究に比べ約 1/2 程に
もなるパルス幅 72 fsが平均出力 130 mW 時において得られた。また、透過率~0.3%の OCを用いた
時に、一般的なソリトンモード同期レーザーに見られる Sech2 型スペクトルに加え、その長波長側
2250-2350 nmの領域にまで拡大したスペクトル成分が得られた。この成分の出現は誘導ラマン散乱
によるソリトン自己周波数シフトによるものであると考えられる。この広帯域化されたスペクトル
幅は全体で~220 nmであり、計算されるフーリエ限界パルス幅は~38 fs となり、より一層の短パルス
化の可能性が示された。 
 
[1] A. A. Lagatsky et.al. Opt. Express, 20, 19349 (2012).  
[2] M. Tokurakawa et.al. Opt. Lett. 42, 3185 (2017). 
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第 1 章 序論 
 
 
超短パルスレーザーは、ピコ秒～フェムト秒といった短い時間の間に非常に高強度の光を
発生させることができるといった特徴を持ち、学術的な研究や産業、医療応用等に広く用い
られている。一例として過渡的な分子の挙動を分析する分光[1]や、非熱的なレーザーアブ
レーション加工による精密加工[2]、通信[3]やレーザー治療などが挙げられる。中でも、2 µm
帯という波長帯のレーザーは、従来の 1 µm帯や 1.5 µm帯、10 µm帯等のレーザーとは異な
る性質を持つことから、新たな応用への可能性が期待されている。例としては、2 µm帯に
加工に適した吸収を有する[4]ポリマーの精密加工や、同様に程良い水の吸収があることか
らレーザーメス[5]、LIDAR[6]や環境計測などがある。また、光パラメトリック発振[7.8]や
超広帯域連続光発生[9]の基本波としての応用が挙げられ、これは従来の 1µm帯や 1.5 µm帯
のレーザーでは吸収の少ない非酸化物系（ZnGeP2等）やガラスが波長 2 μm帯では吸収を有
するため利用可能となり、分子の指紋領域と呼ばれる分子の吸収線が多数存在する 2.5~10 
µmへの波長変換が可能となる。また、高次高調波発生[10]では基本波の波長 λ の λ-5で高次
高調波の収量が決定するため、1µm 帯や 1.5 µm 帯に比べ波長 2 μm 帯ではより高効率な軟
X 線領域への波長変換が可能であるといったような利点から高い注目を集めている。こう
いった幅広い応用の実現へ向け、波長 2 µm 帯に短パルス光の直接発生が可能な Tm3+添加
媒質を用いたバルク型固体モード同期レーザーの高出力化、高効率化、短パルス化を目的と
した発振器開発を行ってきた。本研究では、特に短パルス化に焦点を当て、波長 2μm 帯に
おける現在の世界最短パルスの発生を目指した装置開発および共振器構成の最適化を行っ
た。 
本研究で利得媒質として使用した Tm3+:RE2O3(RE=Sc, Lu)は、波長 2000 nm以上の領域に
利得を有しており、1950 nm以下に存在する水蒸気の吸収の影響を避けた安定した動作が可
能である。また、他の代表的な Tm 添加媒質である Tm:YAG や Tm:YLF 等に比べ比較的広
帯域な利得スペクトルを有しており、また高い熱伝導率や小さな熱光学定数など良好な熱
機械特性を示す。このように Tm3+:RE2O3は高出力な超短パルスレーザーの利得媒質として
非常に優れた性質を有している。Tm3+:Sc2O3を用いたモード同期レーザーの先行研究におい
ては、800 nm帯の Ti:Al2O3レーザーにより励起を行い、変調素子に SESAM（Semiconductor 
Saturable Absorber Mirror）を用いてパルス幅 215 fs が平均出力 210 mW で得られていた[11]。
しかし低効率な Ti:Al2O3 レーザー励起では全体効率が強く制限されてしまい、また現在市
場にある波長 2 μm帯で使用できる SESAMは変調深さや応答速度という点において性能と
して 100 fs 以下の短パルスの発生に制約が生じてしまうという問題があった。 
本研究では、1.6 μm 帯に存在するより強い吸収ピークを利用したファイバーレーザーに
よる in-band 励起[12]スキームを採用し、カーレンズモード同期によってモード同期をかけ
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ることでこれらの問題点の改善に取り組んだ[13]。さらに分散補償鏡を用いた分散補償シス
テムを導入することで構成素子の数を減らし、より低損失で高安定、短パルス性に優れたレ
ーザー動作を目指した。 
 本論では、まず第 2 章においてレーザーに関する基礎物理、光波および光波と媒質間に生
じる非線形光学効果、共振器を設計する上での基礎となる手法、パルス幅の測定法に関する
原理について述べる。第 3 章および第 4 章ではそれぞれ Tm:Sc2O3レーザー、Tm:Lu2O3レー
ザーの実験の手法および結果とその考察、そして本実験で得られた非線形光学効果による
スペクトル広帯域化の現象についての考察を述べ、第 5 章を結論とする。 
  
4 
 
第 2 章 原理 
 
 
2.1 Tm3+:RE2O3レーザー 
 波長 2μm 帯で動作するレーザーには中赤外のチタンサファイアレーザーと呼ばれる
Cr2+:ZnS/ZnSe レーザー[14,15]や Ho3+レーザー[16]、そして Tm3+レーザーが挙げられる。
Cr2+:ZnS/ZnSe は 1.8-3.4 µmにわたり広帯域な利得を有しており、一般的に 1.5-1.6 µmの Er
ファイバーレーザーや 1.8 µm の Tm ファイバーレーザーにより励起される。Ho3+レーザー
は 2.0-2.1 µm 帯に利得を有し、1.8-1.9µm の Tmファイバーレーザーによる励起が主流であ
る。一方 Tm3+レーザーは 1.8-2.1 µm帯に Ho3+に比べ比較的広帯域な利得を有する。一般的
に 800 nm帯の吸収線が用いられ、Ti:Al2O3レーザーによる励起や、LD（Laser Diode）によ
る直接励起も可能である。この 800 nm帯の励起プロセスでは、1 つの光子で 2 つの光子を
励起させることができる量子効率が 2 に迫る動作が可能であり、高効率かつ高出力な超短
パルスレーザーの利得媒質として近年高い注目を集めており盛んに研究されている。2.1.1
節では Tm3+のレーザーの基本物理についてエネルギー準位を中心に述べる。その後、本研
究で使用した利得媒質である Tm3+添加 sesquioxide 媒質の特徴について 2.1.2 節, 2.1.3 節に
て述べる。sesquioxide 結晶には Sc2O3, Lu2O3 そして Y2O3があるが、本論では実際に使用し
た Sc2O3 および Lu2O3 について取り上げることとする。なお、Tm3+:Sc2O3 は単結晶を、
Tm3+:Lu2O3はセラミックを使用した。 
 
2.1.1  Tm3+のエネルギー準位 
 Tm3+のエネルギー準位を図 2.1-1 に示す。2 µm帯 Tmレーザーでは 3F4から 3H6へ放射緩
和を行う。上準位である 3F4 への励起スキームには、大きく分けて一般的に(a)3H6→3H4 と
(b)3H6→3F4の 2 種類がある。 
 
図 2.1-1 Tm3+のエネルギー準位と励起スキーム 
     (a)Two for one pump, (b)In-band pump 
(a) (b) 
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(a)では、800 nm 帯のレーザーによって 3H6から 3H4へ励起されたのち、3H4のイオンが 3F4
へ非放射緩和される際に隣接する Tm3+イオンへエネルギーが譲渡されることで基底状態に
あるイオンがへ 3F4励起される。このクロス緩和と呼ばれるイオン間相互作用により、1 つ
の光子の吸収で 2 つのイオンを励起することができる。これにより、量子効率が 2 に迫る
高効率な動作が可能となる。しかしこのクロス緩和を効率良く発生させるには Tm3+イオン
同士の距離が十分に近くなくてはならないため、高濃度添加が必要となる。添加濃度が高く
なると熱の発生による問題や、反転分布量が大きい際に 3F4に近接して存在する 2 つのイオ
ンが Energy Transfer Upconversion[17,18]により基底準位 3H6と 3H4、3H5の上準位にそれぞれ
遷移してしまうといった問題が発生する。また、理想的には量子効率が 2 であるが実際には
すべての励起されたイオンがクロス緩和を起こすわけではないため完全に 2 となることは
ない。一方、(b)の in-band 励起では量子効率が 2 に迫る動作はできないものの、量子欠損が
小さく、また高濃度添加が不要である。量子欠損 Qdefは励起光子と放射緩和する光子のエネ
ルギー差であり、 
𝑄𝑑𝑒𝑓 = ℎ𝜐𝑝𝑢𝑚𝑝 − ℎ𝜐𝑙𝑎𝑠𝑒𝑟 = ℎ𝜐𝑝𝑢𝑚𝑝 {1 −
𝜆𝑝𝑢𝑚𝑝
𝜆𝑙𝑎𝑠𝑒𝑟
}             (2.1-1) 
で与えられる。νpump(λpump), νlaser(λlaser)はそれぞれ励起光の周波数（波長）、レーザーの周波数
（波長）を表す。これより、(b)の励起スキームの方が熱として発生するエネルギーが小さく
高出力化に適している。よって本研究では in-band 励起による励起法を採用した。 
 
 
2.1.2  Tm3+:RE2O3 (RE=Sc, Lu)分光特性 
【吸収スペクトル】 
Tm3+:Sc2O3、Tm3+:Lu2O3 の吸収断面積を図 2.1-2、および吸収ピークの波長と吸収断面積、
線幅の値を表 2.1-1, 2.1-2 に示す。図 2.1-2 のように、Tm3+:Sc2O3、Tm3+:Lu2O3はそれぞれ 0.8 
μm、1.6 μm帯に吸収のピークを有しており、これらはそれぞれ Tm3+の 3H6→3H4及び 3H6→3F4
のエネルギー準位に対応する。Tm:Sc2O3を用いたモード同期レーザーの先行研究[11]におい
ては 800 nm 帯の Ti:Al2O3レーザーによって励起を行っていたが、Ti:Al2O3レーザーは大型
かつ高価、そして短い上準位寿命(~3.2 μs)や小さい吸収係数(~2.2 cm-1)といった特徴から非
常に低効率なレーザーであるため全体効率が強く制限されてしまうという問題が存在した。
そこで吸収スペクトルに着目すると、0.8 μm帯に比べ 1.6 μm帯の吸収ピークの方が大きい
吸収断面積と広い線幅を有していることが分かる(表 2.1-1、表 2.1-2)。本研究ではこのより
強い吸収を利用し、Ti:Al2O3レーザーに比べ高効率かつ高ビーム品質、装置サイズがコンパ
クトかつ Ti:Al2O3レーザーよりも安価に作成可能なファイバーレーザーによる in-band 励起
を行った。 
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表 2.1-1 Tm3+:Sc2O3の吸収ピークおよび吸収断面積、線幅の値 
 Tm3+:Sc2O3 
 ピーク波長(nm) σabs(10-21cm2) Δλ(nm) 
3H6→3H4 796 4.5 ~2.5 
3H6→3F4 1611 8.2 ~8 
 
表 2.1-2 Tm3+:Lu2O3の吸収ピークおよび吸収断面積、線幅の値 
 Tm3+:Lu2O3 
 ピーク波長(nm) σabs(10-21cm2) Δλ(nm) 
3H6→3H4 774/796 3.6 ~7 
3H6→3F4 1629 7.2 ~10 
 
 
 
  
図 2.1-2 Tm3+:Sc2O3吸収断面積((a)~800 nm 帯(b)~1600 nm帯) 
         Tm3+:Lu2O3吸収断面積((c)~800 nm 帯(d)~1600 nm帯) 
 
【蛍光スペクトル】 
 Tm:RE2O3は Tm添加媒質の中でも長波長側である~2.0~2.1 µmの領域に蛍光を有している。 
図 2.1-3 に蛍光スペクトルから求めた誘導放出断面積を示す。誘導放出断面積は以下の
Füchtbauer-Ladenburgの式を用いて求めた。 
(a) (b) 
(c) (d) 
σ
a
b
s(
1
0
-2
0
 c
m
) 
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𝜎emi(𝐼, 𝐾; 𝜆) =
𝜆4
8𝜋𝑐𝑛2
𝛽(𝐼,𝐾)
𝜏
𝐼(𝜆)
∫ 𝐼(𝜆)𝑑𝜆
                    (2.1-2) 
ここで、λ は波長、c は光速、τは Tmの上準位寿命、n は媒質の屈折率、I(λ)は波長ごとの蛍
光の強度を示す。上準位寿命及び屈折率は表 2.1-3 の値を用いた。β(I,K)は Branching ratio で
あり、上準位から緩和する準位の比を示す。Tmは 2 準位のみであるので 1 とする。 
図 2.1-3 の 1850~1950 nm付近に見られる細かいディップは大気中の水蒸気（OH基）の吸収
によるものである。 
 
表 2.1-3. Tm3+:Sc2O3、Tm3+:Lu2O3の屈折率及び上準位寿命[18,19,20] 
 屈折率 n 上準位寿命 τ (ms) 
Tm3+:Sc2O3 1.95 4.0 
Tm3+:Lu2O3 1.9 3.7 
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図 2.1-3 (a)Tm3+:Sc2O3, (b)Tm3+:Lu2O3誘導放出断面積 
 
【利得スペクトル】 
図 2.1-4 にそれぞれの利得スペクトルを示す。 
 
図 2.1-4 (a)Tm3+:Sc2O3, (b)Tm3+:Lu2O3利得スペクトル[11,18] 
(a) (b) 
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1950 nm 以下の領域に見られる細かいディップは水蒸気の吸収の影響である。Tm:RE2O3は
図 2.1-4 のように >2000 nmに利得スペクトルを有していることから、短波長側に存在する
水蒸気の吸収による不安定性を避けた安定したモード同期動作が可能である[18]。また、モ
ード同期パルスのパルス幅とスペクトル幅は式(2.1-3) 
𝛥𝜈 ∙ 𝛥𝜏 ≥ 𝑘                            (2.1-3) 
という不確定性原理の関係で結ばれており、この等式が成り立つ時のパルスをフーリエ限
界パルスという。定数 k は、ガウス型パルスの場合は 0.441、sech2型の場合は 0.315 である。
これより、短パルスの発生には広帯域なスペクトル幅が必要となることが分かる。 
Tm:RE2O3はシュタルクレベルの分裂により、他の Tm添加媒質である Tm:YAG や Tm:YLF
等に比べ比較的広帯域な利得スペクトルとなっていることから[21.22]、短パルスの発生によ
り適した利得媒質となっている。 
 
2.1.3  Tm3+:RE2O3 熱機械特性 
ホスト材料である sesquioxide の熱機械特性を表 2.1-4 に示す[18]。 
 
表 2.1-4 sesquioxide 熱機械特性（YAG, YLF との比較） 
 
融点[℃] 
熱伝導率 
[Wm-1K-1] 
熱光学定数 
𝑑𝑛
𝑑𝑇
[10-6 K-1] 
熱光学定数 
1
𝐿
𝑑𝐿
𝑑𝑇
[10-6 K-1] 
Sc2O3 2430 18 8.9 9.6 
Lu2O3 2450 12.8 9.1 8.6 
Y3Al5O12 1940 8.8-12.9 9 7 
LiYF4 819 5.3||a 7.2||c -4.6||a -6.6||c 14.3||a 10||c 
 
sesquioxide は高い熱伝導率や小さい熱光学定数など、高出力化に適した優れた熱機械特性
を有する。Sc3O3では、Tm3+イオンを高濃度添加することによって熱伝導率が大きく低下し
てしまうが（18 W/mK→9.1 W/mK@1 at.%doping）、Lu2O3では高濃度添加しても熱伝導率が
低下しにくい(12.8 W/mK→12.6 W/mK@1 at.%doping, 11.3 W/mK@5 at.%doping)という特長
を持つ[18]。 
sesquioxide の難点としては、融点が高く大型の結晶成長が難しいことが挙げられる。そのた
め、融点よりも低い焼結温度で作製が可能かつ機械的強度の高いセラミック結晶が現在注
目を集めている。Tm:Lu2O3 や混晶である Tm:LuScO3、Tm:LuYO3 などのセラミックを用い
たモード同期レーザーにおいて、表 2.1-5 に示すように単結晶に遜色ない短パルスの発生が
多数報告されており[11.23.24.25.26]、作製が難しい単結晶に代わる媒質として盛んに取り上
げられている。本研究では単結晶の Tm:Sc2O3 とセラミックの Tm:Lu2O3 を用いて実験を行
った。 
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表 2.1-5 Tm:RE2O3モード同期レーザーのパルス幅報告例 
 モード同期 パルス幅 (fs) 平均出力 (mW) 
単結晶 
Tm:Sc2O3 SESAM 218 210 
Tm:Lu2O3 SWCNT* 175 36 
セラミック 
Tm:Lu2O3 SESAM 242 500 
Tm:LuScO3 SESAM 63 34 
Tm:LuYO3 SWCNT 57 63 
*SWCNT・・・single-walled carbon nanotube 
 
 
2.2 非線形光学効果 
 非常に高い光ピーク強度を有する超短パルスレーザーでは、しばしば光の電場に対し物
質が非線形的な応答を示す非線形光学効果が観測される。光の電場が物質に印加されると 
𝑷 = 0(𝜒
(1) ∙ 𝑬 + 𝜒(2): 𝑬𝑬 + 𝜒(3) ⋮ 𝑬𝑬𝑬 + ⋯ )              (2.2-1) 
で示される分極 Pが生じる。ε0は真空中の誘電率を、χ(j) (j=1,2,…)は j 次の感受率を表す。こ
の非線形感受率のどこの項が起因するかによって 2 次の非線形効果、3 次の非線形効果、と
分類される。2 次の非線形光学効果には第 2 高調波発生や和周波発生などがあり、3次の非
線形光学効果には第 3 高調波発生や 4 光波混合など位相整合を要する過程と、屈折率の強
度依存性により起こる自己位相変調や相互位相変調などの過程、そして誘導ラマン散乱や
誘導ブリユアン散乱などのシグナルを非線形的に増幅する過程などがある。この節では、パ
ルス発振の機構の原理として光カー効果を、光パルスの形成にかかわる原理として自己位
相変調、光ソリトンを、そして後の 3.3 節で取り扱う実験結果に関連する基本原理として分
散波および誘導ラマン散乱について取り上げる。 
 
2.2.1 光カー効果 
 高強度の光が媒質に入射すると、その強度に応じて屈折率が変化する。屈折率は 
 𝑛(𝜔, 𝐼) = 𝑛(𝜔) + 𝑛2𝐼                        (2.2-2) 
で表され、n2は非線形屈折率と呼ばれ媒質固有の値を有する。この n2は、3 次の非線形感受
率 χ(3)と 
𝑛2 =
3
8𝑛
𝑅𝑒 (𝜒𝑥𝑥𝑥𝑥
(3)
)                        (2.2-3)  
という関係をもつ。媒質中をビームが伝搬すると、ビームの空間的な強度分布に応じ屈折率
が式(2.2-2)で表されるように変化する。よってガウシアンビームの場合、n2が正の値である
と外側から中心部に向かうにつれて屈折率が高い分布となることでレンズのような役割を
果たすこととなる。これをカーレンジングと呼び、これにより伝搬する光が自己収束する。 
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光強度 I、ビーム半径 wのガウシアンビームが非線形屈折率 n2、長さ dの媒質を伝搬すると
きのカーレンジングによる焦点 f は 
𝑓−1 =
8𝑛2𝑑
𝜋𝑤4
𝐼                         (2.2-4) 
と表される[27]。なお、式(2.2-4)では光軸周辺での位相変化が双曲線状であると仮定してい
る。 
この効果により光が集光してしまうことで素子にダメージを与えてしまうことがある。一
方で、この効果をモード同期の機構として利用することもできる。これをカーレンズモード
同期といい、その機構については 2.3.2 節にて述べる。 
 
2.2.2 自己位相変調 
 媒質の屈折率が強度に依存することにより、光パルスの位相に非線形的なシフトをもた
らす現象を自己位相変調(SPM：Self Phase Modulation)と呼ぶ。この自己位相変調によって、
光パルスの周波数にチャープが生じる[27]。 
 光パルスの包絡線の振幅を A(z,τ)とすると、規格化された振幅 U(z,τ)を用いて 
𝐴(𝑧, 𝜏) = √𝑃0exp(−𝛼𝑧/2)𝑈(𝑧, 𝜏)          (2.2-5) 
と表せる。P0はパルスのピークパワーであり、α は伝搬中の損失を表す。τは、時間スケー
ルをパルスの幅の初期値 T0で規格化したものである。T を群速度 vgでパルスとともに進行
する座標系での時間とすると 
𝜏 =
𝑇
𝑇0
=
𝑡−𝑧/𝑣𝑔
𝑇0
               (2.2-6) 
となる。群速度分散が 0 のとき、伝搬方程式は以下のようになる。 
𝜕𝑈
𝜕𝑧
=
𝑖
𝐿𝑁𝐿
exp(−𝛼𝑧)|𝑈|2𝑈                      (2.2-7) 
LNLは非線形の長さを表し、 
𝐿𝑁𝐿 = (𝛾𝑃0)
−1                            (2.2-8) 
 𝛾 =
𝑛2𝜔0
𝑐𝐴𝑒𝑓𝑓
                               (2.2-9) 
で表される。式(2.2-7)の伝搬方程式の解は、 
𝑈(𝑧, 𝑇) = 𝑈(0, 𝑇)exp[𝑖𝜙𝑁𝐿(𝑧, 𝑇)]                   (2.2-10) 
となる。U(0,T)は z=0 における振幅を示しており、また ΦNLは非線形シフト 
𝜙𝑁𝐿(𝑧, 𝑇) = |𝑈(0, 𝑇)|
2(𝑧𝑒𝑓𝑓/𝐿𝑁𝐿)                     (2.2-11) 
𝑧𝑒𝑓𝑓 = [1 − exp (−𝛼𝑧)]/𝛼                        (2.2-12) 
を表す。これより、式(2.2-10)はパルスの形状は保たれるが強度に依存した位相シフトが引
き起こされることを示している。非線形シフト ΦNL は伝搬距離とともに増大するが、実効
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的な伝搬距離 zeffは損失によって実際の距離よりも短くなる。位相シフトが最大 Φmaxとなる
のはパルスの中心 T=0 であり、その時の値は 
𝜙𝑚𝑎𝑥 =
𝑧𝑒𝑓𝑓
𝐿𝑁𝐿
= 𝛾𝑃0𝑧𝑒𝑓𝑓                      (2.2-13) 
となる。つまり非線形の長さ LNLとは Φmax=1 の時の有効伝搬距離を示す。 
SPM によって誘起されるスペクトルの拡がりは ΦNLが時間に依存することに起因してい
る。位相が時間的に変動するということは、パルス全体を見たときに瞬間的な光の周波数は
中心周波数 ω0とは異なっている。その周波数の差 δωは 
δ𝜔(𝑇) = −
𝜕𝜙𝑁𝐿
𝜕𝑇
= −
𝜕(|𝑈(0,𝑇)|2)
𝜕𝑇
𝑧𝑒𝑓𝑓
𝐿𝑁𝐿
                 (2.2-14) 
で与えられる。この周波数の差 δωが時間依存性を持つことから、式(2.2-14)はパルスが媒質
中を伝搬するにつれて離れた新たな周波数成分が連続的に作り出されるとみなすことがで
きる。SPMにより作り出されるこの周波数成分によって、z=0 でのスペクトル幅が広がって
いく。また、δω の時間依存性は周波数のチャープと見なすことができ、n2が正の値をとる
ときは時間の経過と共に周波数が増大するので正のチャープとなる(図 2.2-1)。 
SPM によるスペクトルの拡大、周波数チャープは、モード同期レーザーにおいてパルスの
形状を一定に保ったまま伝搬する光ソリトンにおいて重要な役割を担う。次節において光
ソリトンについて記述する。 
 
図 2.2-1 自己位相変調により正チャープしたパルス 
 
 
2.2.3 光ソリトン 
 光パルスが異常分散媒質を伝搬するとき、媒質の群速度分散（GVD: Group Velocity 
Dispersion）によって与えられる負のチャープと自己位相変調による正のチャープがつりあ
うことで一定の形状を保ったまま伝搬する。これを光ソリトンと呼ぶ。ソリトンは sech2型
のパルス形状であり、そのパルス幅は次式 
𝜏𝑠𝑜𝑙𝑖𝑡𝑜𝑛 = −
1.76𝜆𝐴eff
𝜋𝑛2𝑙
|𝐷2|
𝐸𝑝
                        (2.2-15) 
12 
 
で表される[28]。Aeffは媒質中の有効モード面積、D2は 1 round-trip での共振器の GDD、l は
媒質の長さ、Epはパルスエネルギーである。 
 共振器の分散値を負分散とし、パルスが共振器中をソリトンとして周回するモード同期
をソリトンモード同期という。ファイバーレーザーでのソリトンモード同期では、非常に小
さな面積のコアの中に高強度の光が閉じ込められることから非線形光学効果の影響を強く
受けるため、光強度が増大した時に GVDと自己位相変調との釣り合いがとれなくなり、パ
ルスの形状が保たれなくなり光波破壊が生じるなど、高いパルスエネルギーを得るには制
限が存在する。一方、バルク型固体レーザーにおいてはほぼ自由空間中を伝搬するためファ
イバーレーザーのような厳しい制限は受けない。固体レーザーにおいて共振器を周回する
パルスは、ファイバーレーザーとは異なり利得媒質や分散補償素子などから断片的にしか
正負のチャープを受けず、共振器一周で受ける正味のチャープのバランスによってソリト
ンを形成している。これは準ソリトンパルスと呼ばれる。 
 ソリトンモード同期においては、過剰な利得があるとき励起パワーの増大に従ってマル
チパルスになってしまうという傾向がある。ソリトン領域のパルスは、光電場の振幅とパル
ス幅の積が、共振器の平均の分散値と非線形性から与えられる定常値をとる[30] 。 
𝐴0𝜏 = √
2|𝐷|
𝛿
                             (2.2-16) 
モード同期では自己位相変調と変調素子/変調効果によってスペクトルの拡がりを維持して
いるため短パルスが得られる。これが出力の増加とともにこの拡がりを維持できなくなる
とマルチパルスへと分裂してしまったり、利得の最も高い所で cw成分が出現してしまった
りと、安定したシングルパルスのモード同期状態が保てなくなってしまう。 
 次に、ソリトンが媒質中を伝搬する時の挙動について考える。 
?̃?(𝑧, 𝑡) = ?̃?(𝑧, 𝑡)𝑒𝑖(𝑘𝑧−𝜔0𝑡) + 𝑐. 𝑐.                  (2.2-17) 
という光電場を持つパルスが、屈折率𝑛(𝑡) = n0 + 𝑛2𝐼(𝑡)を持つ媒質に入射したとする。ここ
で、媒質中での光強度は 
𝐼(𝑡) = 2𝑛0 0𝑐|?̃?(𝑧, 𝑡)|
2
                        (2.2-18) 
となる。このとき、パルスが n2により受ける位相変化は、 
𝜙𝑁𝐿(𝑡) = −𝑛2𝐼(𝑡)𝜔0𝐿/𝑐                       (2.2-19) 
で与えられる。Lは媒質の長さ、c は光速を表す。よって式(2.2-14)より、パルスの周波数は 
ω(t) = ω0 + 𝛿𝜔(𝑡) 
= ω0 +
𝑑
𝑑𝑡
𝜙𝑁𝐿                          (2.2-20) 
となる。ここで、ソリトンパルスの形は、 
𝐼(𝑡) = 𝐼0 sech
2 (
𝑡
𝜏0
)                         (2.2-21) 
と表されるので、ソリトンが受ける位相変化は式(2.2-19)より 
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𝜙𝑁𝐿_𝑠𝑜𝑙𝑖𝑡𝑜𝑛 = −n2𝐼0 sech
2 (
𝑡
𝜏0
)
𝜔0𝐿
𝑐
                  (2.2-22) 
となり、媒質中での周波数は式(2.2-20)より、 
ωsoliton(𝑡) = 𝜔0 − 𝑛2𝜔0
𝑑𝐼
𝑑𝑡
𝐿
𝑐
                                       
= 𝜔0 + 2𝑛2
𝜔0
𝑐𝜏0
𝐿𝐼0 sech
2 (
𝑡
𝜏0
) 𝑡𝑎𝑛ℎ (
𝑡
𝜏0
)             (2.2-23) 
よって、最大の周波数シフトは、 
δωmax ≅ 𝑛2
𝜔0
𝑐𝜏0
𝐿𝐼0 ≅
Δ𝜙𝑁𝐿
𝑚𝑎𝑥
𝜏0
                      (2.2-24) 
となる。このパルスが媒質中を伝搬する時の波動方程式は 
𝜕2?̃?
𝜕𝑧2
−
1
𝑐2
𝜕2?̃?
𝜕𝑡2
= 0                          (2.2-25) 
と表される。式(2.2-25)を周波数空間に変換するために、 
?̃?(𝑧, 𝑡) = ∫ 𝐸(𝑧, 𝜔)
𝑒−𝑖𝜔𝑡
2𝜋
𝑑𝜔
∞
−∞
                   (2.2-26) 
と光電場をフーリエ変換する。𝐷は、 
𝐷(𝑧, 𝜔) = (𝜔)𝐸(𝑧, 𝜔)                       (2.2-27) 
であるため、式(2.2-25)を書き直すと、 
𝜕2𝐸(𝑧,𝜔)
𝜕𝑧2
+ (𝜔)
𝜔2
𝑐2
𝐸(𝑧, 𝜔) = 0                    (2.2-28) 
となる。ここで、振幅は 
𝐴(𝑧, 𝜔′) = ∫ ?̃?(𝑧, 𝑡)𝑒𝑖𝜔′𝑡𝑑𝑡
∞
−∞
                    (2.2-29) 
となり、また媒質中で非線形屈折率により周波数シフト ω-ω0を受けた電場は、 
𝐸(𝑧, 𝜔) = 𝐴(𝑧, 𝜔 − 𝜔0)𝑒
𝑖𝑘0𝑧 + 𝑐. 𝑐.                          
≅ 𝐴(𝑧, 𝜔 − 𝜔0)𝑒
𝑖𝑘0𝑧                        (2.2-30) 
となる。よって波動方程式は 
2𝑖𝑘0
𝜕𝐴
𝜕𝑧
+ (𝑘2 − 𝑘0
2)𝐴 = 0                       (2.2-31) 
となる。ここで 
𝑘(𝜔) =
𝜔
𝑐
√ (𝜔),  𝑘2 − 𝑘0
2~2𝑘0(𝑘 − 𝑘0) 
を用いると式(2.2-31)は 
𝜕𝐴(𝑧,𝜔−𝜔0)
𝜕𝑧
− 𝑖(𝑘 − 𝑘0)𝐴(𝑧, 𝜔 − 𝜔0) = 0                (2.2-32) 
と書き直すことができる。ここで k は、 
𝑘 = 𝑘0 + Δ𝑘𝑁𝐿 + 𝑘1(𝜔 − 𝜔0) +
1
2
𝑘2(𝜔 − 𝜔0)              (2.2-33) 
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とテイラー展開することができ、（3 次以降は無視している）ΔkNL, k1, k2はそれぞれ、 
ΔkNL =
𝜔0
𝑐
Δ𝑛𝑁𝐿 =
𝜔0
𝑐
𝑛2𝐼 
𝑘1 = (
𝑑𝑘
𝑑𝜔
)
𝜔=𝜔0
≅
1
𝑣𝑔(𝜔0)
 
𝑘2 = (
𝑑2𝑘
𝑑𝜔2
)
𝜔=𝜔0
≅
𝑑
𝑑𝜔
(
1
𝑣𝑔(𝜔0)
)
𝜔=𝜔0
 
である。vgは群速度を表す。 
よって、式(2.3-32)を書き直すと、 
𝜕𝐴
𝜕𝑧
− 𝑖Δ𝑘𝑁𝐿𝐴 − 𝑖𝑘1(𝜔 − 𝜔0)𝐴 −
1
2
𝑖𝑘2(𝜔 − 𝜔0)
2𝐴 = 0          (2.2-34) 
となり、これを再び（z,t）空間に変換すると 
𝜕?̃?
𝜕𝑧
+ 𝑘2
𝜕?̃?
𝜕𝑡
+
1
2
𝑖𝑘2
𝜕2?̃?
𝜕𝑡2
− 𝑖∆𝑘𝑁𝐿?̃? = 0                 (2.2-35) 
となる。この式(2.2-35)は、非線形屈折率を有する媒質を伝搬する時に受ける周波数シフト
の効果を含めた波動方程式を表している。 
また、時間 t をパルスの中心からの時間 τ=t-z/vgに座標変換すると、式(2.2-35)は 
𝜕𝐴?̃?
𝜕𝑧
+
1
2
𝑖𝑘2
𝜕2𝐴?̃?
𝜕𝜏2
− 𝑖Δ𝑘𝑁𝐿𝐴?̃? = 0                     (2.2-36) 
となり、 
ΔkNL =
𝜔0
𝑐
𝑛2𝐼 =
𝑛0𝑛2𝜔0
2𝜋
|𝐴?̃?|
2
= 𝛾|𝐴?̃?|
2
          (2.2-37) 
と置き換えると、非線形シュレディンガー方程式 
𝜕𝐴?̃?
𝜕𝑧
+
1
2
𝑖𝑘2
𝜕2𝐴?̃?
𝜕𝜏2
= 𝑖𝛾|𝐴?̃?|
2
𝐴?̃?                      (2.2-38) 
を得る。ここで、ソリトンの波形 
𝐴?̃?(𝑧, 𝜏) = 𝐴𝑠
0𝑠𝑒𝑐ℎ (
𝜏
𝜏0
) 𝑒𝑖𝜅𝑧                    (2.2-39) 
を仮定すると、パルスの強度 
I0 = |𝐴𝑠
0|2 = −
𝑘2
𝛾𝜏0
2                         (2.2-40) 
が得られ、式(2.2-38)よりソリトンの伝搬定数 κは 
κ = −
𝑘2
2𝜏0
2 =
1
2
𝛾|𝐴𝑠
0|2                        (2.2-41) 
となる。これをソリトンの基本解とよぶ。 
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また、ソリトンモード同期では sech2 型スペクトルの両側に鋭いピークを伴ったサイドバ
ンドがよく観測される。これはケリーサイドバンド[29]や分散波[30,31]と呼ばれ、波長空間
においてメインのパルススペクトルに近接した位置に発生するとエネルギーがメインのパ
ルスからこのサイドバンドに譲渡されてしまう。これによりスペクトルの拡がりが阻害さ
れ、より短いパルスの発生の制約となってしまう。次節にてこの分散波の原理について説明
する。 
 
 
2.2.4 分散波/ケリーサイドバンド 
 ソリトンモード同期において、パルスが負の GVDを持つ媒質中を伝搬するとき、パルス
のパラメータがすべてソリトンの条件に一致していないと、条件を満たしたソリトンパル
スとバックグラウンド光に分かれる。この光波の分裂は、共振器を周回するパルスが周期的
な摂動を受けることで生じる。具体的には、利得媒質を通過したときの利得の増加や取り出
しによる損失、またフィルターなどの素子による損失や分散値や非線形性や分散値の不連
続性も摂動となりうる。こうした摂動によりソリトンのスペクトルを超えてバックグラウ
ンド光が線形に発生し、周波数成分ごとにそれぞれの位相速度で伝搬する。このバックグラ
ウンド光の伝搬定数 kdが、ソリトンの伝搬定数 ksと 
𝐿(𝑘𝑠 − 𝑘𝑑) = 2𝜋𝑁  (𝑁 = 0,1,2, ⋯ )                    (2.2-42) 
という関係を満たす時、位相整合のとれる周波数に分散波、もしくはケリーサイドバンドと
よばれるスペクトルのサイドピークが発生する(図 2.2-2[32])。L は共振器長を表す。kdをソ
リトンの中心周波数 ω0周辺でテイラー展開すると、 
𝑘d(𝜔) = 𝑘0 + 𝑘1Δ𝜔 +
1
2
𝑘2Δ𝜔
2 +
1
6
𝑘3Δ𝜔
3 + ⋯             (2.2-43) 
となり、またソリトンの伝搬定数 ksは式(2.2-41)より 
𝑘𝑠(𝜔) = 𝑘0 + 𝑘1Δ𝜔 −
1
2
𝑘2𝜏0
−2                    (2.2-44) 
と表される。(式(2.2-41)κはパルスの中心からの時間 τでの表記であり、ここでは時間 t にお
ける表記をしているので k0、k1の項を含む。) τ0はソリトン幅を表す。よって、位相整合条
件(2.2-42)は 
1
2
𝑘2𝜏0
−2 +
1
2
𝑘2Δ𝜔
2 +
1
6
𝑘3Δ𝜔
3 + ⋯ =
2𝜋𝑁
𝐿
             (2.2-45) 
となる。 
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図 2.2-2 ソリトンモード同期のスペクトルに生じたケリーサイドバンドの例[32] 
 
 
2.2.5 誘導ラマン散乱 
2.2.5.1 ラマン散乱 
 物質に光が入射すると、光の散乱が起きる。その散乱光の大部分は入射光と同じ周波数の
光だが、わずかに入射光と周波数の異なる光が存在する。この現象をラマン散乱（または自
発ラマン散乱、線形ラマン散乱）と呼び、入射光の周波数よりも低いものをストークス光、
高いものをアンチストークス光と呼ぶ[33.34]。光の散乱について、球形の原子に光電場が作
用する場合を考える。概念図を図 2.2-3 に示す。 
 
図 2.2-3 光の電場と原子との相互作用の概念図 
 
光が入射する前(a)は、電子雲がもつ負電荷の中心は原子核の正電荷の上にあるので、双極子
モーメント(μ=l/q)はゼロである。ここに原子の上下に電場がかかると、電子雲は+側に引っ
張られるが、原子核は原子雲よりもはるかに重い（水素原子で原子核は電子の約 1800 倍）
のでほとんど動かない。これにより電気双極子ができる。原子に光の電場がかかると、(b)と
(c)が交互に作用するが、電子雲は光の電場の振動数 v0 に追従して動くのに対し原子核はほ
ぼ不動である。よって、振動する電気双極子がその振動数の電磁波を放射し、これがレイリ
ー散乱（弾性散乱）となる。しかし実際の原子は熱による格子振動によって振動している。
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媒質中の原子が振動数 ν で振動している場合を考える。（ν<<ν0）このときも、電子雲の動
きは速いので原子核の動きに追従する。概念図を図 2.2-4 に示す。 
 
図 2.2-4 原子核が振動している時の光電場と原子との相互作用の概念図 
 
(a)から原子の振動による原子の位置と光の電場による双極子の向きが変化していき、(g)で
最初の(a)と同じ位置に戻る。その後、(h)で逆向きに変化しているので、(a)-(g)で半周期とい
うことになる。よって、(a)→(b)→(c)という速い周期（振動数 ν0）と(a)→(g)×2 という遅い周
期（振動数 ν）の間にうなり(ν0 ± ν)が生じる。このうなり成分 ν0 ± ν がストークス光、アン
チストークス光として放出される。よって、ラマン散乱によって放出される光の周波数のシ
フト量は格子振動の振動数 ν によって決定される。この振動数は原子間の化学結合の強さ
と原子の質量によって決定されるため物質固有の値を持つ。これを利用すると、散乱光を解
析することで物質に含まれる原子や分子を特定することができる。これはラマン分光と呼
ばれる。 
 また、ラマン散乱は量子力学的には入射光と原子とのエネルギー交換によって発生する
とも考えられ、ストークス光は入射光のエネルギーを hν だけ物質に与える過程、アンチス
トークス光は hν だけ物質からエネルギーを受け取る過程と考えることができる。（図 2.2-
5） 
 
 
図 2.2-5 ラマン散乱のエネルギー図 
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2.2.5.2 ラマン利得スペクトル 
 入射光の増加に伴うストークス光の初期の増加は以下の式で表すことができる。 
𝑑𝐼𝑠
𝑑𝑧
= 𝑔𝑅𝐼𝑝𝐼𝑠               (2.2-46) 
Is はストークス光の強度、Ip は入射光の強度、そして gRはラマン利得係数である。この gR
は 3 次の非線形感受率の虚数部分に関係しており、また実験で得られる自発ラマン散乱の
断面積に関係している。自発ラマン散乱の強度はラマン分光器を用いて測定することがで
きる。一般的なラマン分光器の測定系を図 2.2-6 に示す。 
 
図 2.2-6 ラマン分光器の測定系 
 
試料にレーザーを照射し、発生した散乱光から入射光の波長をカットするノッチフィルタ
を用いてストークス光のみを抽出、それを回折格子（Grating）で波長ごとに空間的に分解し、
CCD カメラで検出するという仕組みになっている。照射レーザーの波長を元に、ストーク
ス光の波長シフト量を得る。 
顕微レーザーラマン分光器 NRS-3100 により測定した Sc2O3、Lu2O3のラマンスペクトル(励
起波長 532 nm)を図 2.2-7 に示す。 
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図 2.2-7 (a)Sc2O3, (b)Lu2O3ラマンスペクトル 
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Sc2O3は 190, 220, 316, 357, 390, 417, 493, 522 cm-1に、Lu2O3は 340, 385, 446, 490, 607 cm-1に
それぞれピークを有している。なお、ラマン利得の大きさは 1/λp（励起波長）に比例する[27]。
レーザー光が入射した時、自発ラマン散乱ではラマン利得スペクトルの全帯域幅内の光子
を作り出されるが、ラマン利得係数 gRが最大となる周波数成分の強度が最も急速に成長す
る。そして励起強度を上げていき閾値を超えると、この成分が指数関数的に成長する。この
現象を誘導ラマン散乱という。誘導ラマン散乱の原理について次節にて説明する。 
 
2.2.5.3 誘導ラマン散乱 
強い光電場と物質が相互作用すると、通常起こる線形光学効果に加え、非線形光学効果が誘
発される。ラマン散乱においては、ストークス光の強度が非線形的に増加する誘導ラマン散
乱が誘発される[34]。複数の重畳した入射光の電場 Eα, Eβ,, Eγ・・・中に置かれた物質に生じ
る分極 Pは、 
𝐏 = 𝐏1 + 𝐏2 + 𝐏3 + ⋯           (2.2-47) 
と表される。分極 P は物質と光の相互作用の程度を示しており、 
(𝑃1)𝑖 = 𝜒𝑖𝑗
(1)
Σ(𝐸𝛼)𝑗 
(𝑃2)𝑖 = 𝜒𝑖𝑗𝑘
(2)
Σ(𝐸𝛼)𝑗(𝐸𝛽)𝑘
            (2.2-48) 
(𝑃3)𝑖 = 𝜒𝑖𝑗𝑘𝑙
(3)
Σ(𝐸𝛼)𝑗(𝐸𝛽)𝑘
(𝐸𝛾)𝑙 
で表される。𝜒𝑖𝑗
(1)
, 𝜒𝑖𝑗𝑘
(2)
, 𝜒𝑖𝑗𝑘𝑙
(3)
はそれぞれ 1 次、2 次、3次の感受率を示しており、(i, j, k)は(x, 
y, z)を表す。このように、線形分極 P1と非線形分極 P2,P3⋯の和として表されており、それ
ぞれの相対的な大きさは電場強度に強く依存する。実際の物質の高次の感受率は 1 次の感
受率よりも何桁も小さな値をとるが、cw レーザーに比べ非常に高いピーク強度を有する超
短パルスが作る強い光電場下においては P2 や P3 が P1 と同程度の大きさになってくる。例
えば、線形ラマン（自発ラマン）の測定によく用いられる出力 10 mW 程度の cw(連続波)レ
ーザーとピーク強度 1 MW 程度のパルスレーザーを同程度に絞り込んだ時に得られるピー
ク光強度は、パルスレーザーは CW レーザーの 108倍、電場強度は 104倍になる。 
P1 から発生するラマン散乱を線形ラマン散乱、P2 から発生するものを非線形自発ラマン散
乱、そして P3から発生するものを非線形ラマン散乱（誘導ラマン散乱）という。よって、
強い光電場下においてラマン散乱の影響が増大するのである。 
 角振動数 ω1、波数 k1および角振動数 ω2、波数 k2をもつ 2 つの入射光が物質に入射する
と(ω1>ω2, k1> k2)、うなり（角周波数 ω1-ω2, 波数 k1- k2）が生じる。このうなりの角振動数
が物質の遷移角振動数に一致しラマン共鳴条件が満たされると、角振動数 Ω=ω1-ω2、波数
K=k1- k2を持つ物質の振動が強制的に励起される。この振動励起は波数 Kで決まる位相で伝
搬し、光の波長に比べて大きな空間領域に広がる。ω1, k1を入射光、ω2, k2を自発ラマン散乱
によって発生したストークス光とすると、入射光が強制振動励起と相互作用することで振
動電場が生成し ω2, k2のストークス光の成分が増幅される。このように、自発ラマン散乱に
よるストークス光によって、誘導放出的にストークス光が増幅される。これを誘導ラマン利
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得という。ストークス光の強度が励起光の強度と等しくなる時の入射励起強度をラマン閾
値と呼び、ローレンツ型のラマン利得スペクトルを仮定すると、ラマン閾値に達するのに必
要な臨界励起強度 Pcr0は以下の式で近似される[27]。 
𝑔𝑅𝑃0
𝑐𝑟𝐿eff/𝐴eff ≅ 16             (2.2-49) 
Leff は損失を考慮した実効的な相互作用長、Aeff は実行モード面積を示す。式(2.2-49)は偏光
が保持されている時の値を示しており、偏光が保持されない場合閾値は増加し、偏光が完全
に失われると 2 倍に増加する。 
 
 
2.3 モード同期 
超短パルス光(ピコ秒~フェムト秒)を発生させる手段としてモード同期法がある。モード
同期法とは、光が共振器を往復する時間に同期するよう光に変調を加えパルスを発生させ
るものである[35]。モード同期の概念図を図 2.3-1 に示す。 
 
図 2.3-1 モード同期の概念図 
 
レーザー共振器内では、レーザー利得帯域内の周波数が共振器の縦モード間隔 c/L(L:共振器
1 周の長さ)で多数のモードが発振している。ここで、周波数が c/Lに一致した強度変調をか
けると、各縦モードに±c/L のサイドバンドが生じ、このサイドバンドが隣のモードと結合
することでモード間の位相がそろっていく。これをモード同期といい、多数のモードの位相
が揃うことで時間的に鋭いピークを持った短いパルスが得られるのである。モード同期パ
ルスは、式(2.2-2)∆υ ∙ ∆τ ≥ 𝑘という不確定性原理の関係を有しており、周波数と時間の間に
フーリエ変換の関係を示す。 
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モード同期には、音響光学変調器（AOM: Acoustic Optic Modulator）や電気光学変調器（EOM: 
Electric Optic Modulator）を用いて外部から変調を与えモード同期を実現する能動モード同
期と、可飽和吸収体や非線形光学効果を用いることにより外部から変調を加えることなく
共振器内で受動的に変調がかかるようにした受動モード同期の 2 種類がある。歴史的には
能動モード同期が最初に実証されたが、ナノ秒からピコ秒、そしてフェムト秒へと短パルス
化が進んでいく中で AOMや EOMの機器の性能としての限界を脱するため受動モード同期
が広く普及していき、様々な手法が研究、開発されている。 
 
 
2.3.1 受動モード同期 
 受動モード同期レーザーの一般的な構成図を図 2.3-2 に示す。受動モード同期では、(1)光
の強度に応じて吸収率が変化し、ある一定以上の強度の光は吸収が飽和して透過または反
射する可飽和吸収体を用いるものと、(2)非線形光学効果を用いて強度変調または位相変調
を与えるものの 2 種類がある。本研究の先行研究においては、(1)に分類される代表的な素
子である SESAM(Semiconductor Saturable Absorber)を用いてモード同期を実現していた。
SESAM は、低強度の光を吸収し高強度の光は吸収飽和により吸収せず反射する光学素子で
あり、共振器を周回するレーザー光に損失変調を与えることができる。堅牢さや扱いやすさ
という利点がある一方で、100 fs を切る短パルスを得るための可飽和吸収体としては、現在
市場に流通する波長 2 μm帯の SESAMは変調深さが大きくなるほど線形損失が大きくなっ
てしまうなど、性能として制約がある。本研究では SESAM よりも短パルス性に優れたモー
ド同期法として、カーレンズモード同期を採用した。カーレンズモード同期の原理を次節に
て説明する。 
 
図 2.3-2 一般的な受動モード同期レーザーの構成図 
 
 
2.3.2 カーレンズモード同期 
 カーレンズモード同期は 1991 年に Ti:Al2O3 レーザーで初めて実証された[36]。一般的に
用いられる Z 型共振器の CW レーザーに変調素子を入れることなく、共振器端のミラーの
光軸を少しずらすことによってパルス発振が得られるという自己モード同期(Self-mode-
locking)というものであった。当初その物理的機構について究明されておらず、マジックモ
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ード同期とも呼ばれていたが、その後の研究により Ti:Al2O3 の結晶において生じる光カー
効果によってモード同期が実現するということが明らかになった。 
 
    
図 2.3-3 カーレンズモード同期の概念図 
 
カーレンズモード同期の概念図を図 2.3-3 に示す。2.2.1 節で説明したように、光カー効果
は、物質に高強度の光が入射した際に屈折率の変調が誘起される。このときの屈折率は式
(2.2-2)のように光強度によって決定するため、入射したビームの空間的強度分布に応じてレ
ンズ状の分布となり、光は自己収束する。この効果により、光が自己収束した時に励起光の
ビームとの空間的モードマッチが良くなるよう共振器を設計することで強度の強い光がよ
り大きい利得を得ることができ、利得変調を得ることができる。これをカーレンズモード同
期のソフトアパーチャー効果と呼ぶ（図 2.3-3(a)）。または、図 2.3-3(b)のようにスリットを
設置することで強度が弱い光に損失を与える損失変調によってもモード同期を得ることが
できる。これをハードアパーチャー効果と呼ぶ。 
カーレンズモード同期の応答速度は光と物質の相互作用の時間によって決定しているた
め、SESAM等の可飽和吸収体に比べ非常に高速である。また、ソフトアパーチャー効果で
は利得変調であるため変調の機構による損失を受けないため、短パルスの発生に適した手
法となっている。現在の共振器直接出力の世界最短パルス 5 fs[37]はカーレンズモード同期
Ti:Al2O3レーザーから得られており、短パルス性に優れた手法であることを強く裏付けてい
る。 
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2.4 共振器設計 
 この節では、本研究で用いた Z 型共振器を設計する上で必要となるビーム径の計算法お
よび収差補償の原理について述べる。 
 
 
2.4.1 自己無撞着法 
 共振器を設計する上で、安定なモードが存在する安定条件を満たしていることが必要不
可欠であり、また共振器中の任意の位置におけるレーザーのビーム半径を求めることが重
要である。安定条件の判定およびビーム半径の計算は自己無撞着法を用いて行った[38]。自
己無撞着法とは、光が共振器を一周したときに光電場がもとの分布に回帰するという条件
を課して計算する手法である。共振器内の任意の位置を参照面として定め、その地点に対す
る複素ビームパラメータを qsとする。ここで ABCD 則を用いて、共振器を一周巡回するの
に対応する光線行列の要素を A,B,C,Dとすると、 
𝑞𝑠 =
𝐴𝑞𝑠+𝐵
𝐶𝑞𝑠+𝐷
                 (2.4-1) 
という条件を課すこととなる。光線の出発点と終着点は任意に選んだ参照面である。式(2.4-
1)を 1/qsについて解くと、 
1
𝑞𝑠
=
(𝐷−𝐴)±√(𝐷−𝐴)2+4𝐵𝐶
2𝐵
                           (2.4-2) 
となる。共振器のそれぞれの素子に対する行列の要素は AiDi-BiCi=1 を満たすので、それら
の積で与えられる ABCD行列も 
𝐴𝐷 − 𝐵𝐶 = 1                               (2.4-3) 
条件を満たしている。よって、式(2.4-2)は 
1
𝑞𝑠
=
𝐷−𝐴
2𝐵
± 𝑖
√1−[(𝐷+𝐴)/2]2
𝐵
=
𝐷−𝐴
2𝐵
+
𝑖𝑠𝑖𝑛𝜃
𝐵
         (2.4-4) 
となる。ただし、 
cosθ =
𝐷 + 𝐴
2
 
θ＝± |𝑐𝑜𝑠−1 (
𝐷+𝐴
2
) |                          (2.4-5) 
である。ビームパラメータ q とビーム半径 ω および曲率半径 Rの関係は 
1
𝑞
=
1
𝑅
− 𝑖
𝜆
𝜋𝜔2𝑛
                    (2.4-6) 
で表されるので、式(2.4-3)と(2.4-5)を比較すると、ビームが閉じ込められるための安定条件
は sinθ/B<0、また 
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|
𝐷+𝐴
2
| < 1                              (2.4-7) 
となり、ビーム半径 ωは 
𝜔 = √
𝜆
𝜋𝑛
1
𝑖𝑚𝑔(
1
𝑞𝑠
)
                          (2.4-8) 
と求めることができる。  
 
 
2.4.2 収差補償 
 ブリュースター角で置かれた媒質にレーザー光が入射すると、水平方向（xz 面: sagittal）
と垂直方向（yz 面: tangential）の成分で媒質中を伝搬する実効的な距離が変化する非点収差
が生じてしまう[39]。その実効的な距離は媒質の屈折率 n と厚み t を用いて 
𝑑𝑠𝑎𝑔𝑖𝑡𝑡𝑎𝑙 =
𝑑√𝑛2 + 1
𝑛2
 
𝑑𝑡𝑎𝑛𝑔𝑒𝑛𝑡𝑖𝑎𝑙 =
𝑑√𝑛2+1
𝑛4
                          (2.4-9) 
と表される。本研究で用いている利得媒質は共振器内にブリュースター角で配置されてい
る。非点収差が生じることで水平方向と垂直方向で安定条件が異なってしまい、また利得媒
質への集光にも影響が出てしまうという問題が発生する。これを防ぐために、凹面鏡に角度
をつけて入射した際に生じる非点収差を利用する。焦点 f のミラーに入射角 θでレーザーを
入射すると、それぞれ 
𝑓𝑠𝑎𝑔𝑖𝑡𝑡𝑎𝑙 =
𝑓
𝑐𝑜𝑠𝜃
 
𝑓𝑡𝑎𝑛𝑔𝑒𝑛𝑡𝑖𝑎𝑙 = 𝑓 ∙ 𝑐𝑜𝑠𝜃                        (2.4-10) 
という実効的な焦点距離を持つ。媒質とミラーでの非点収差がそれぞれ打ち消しあうよう、 
𝑑𝑠𝑎𝑔𝑖𝑡𝑡𝑎𝑙 − 𝑑𝑡𝑎𝑛𝑔𝑒𝑛𝑡𝑖𝑎𝑙 ≅ 𝑓𝑡𝑎𝑛𝑔𝑒𝑛𝑡𝑖𝑎𝑙 − 𝑓𝑠𝑎𝑔𝑖𝑡𝑡𝑎𝑙             (2.4-11) 
という条件を課すことで、収差を補償することができる。 
 
この収差補償を用いて、自己無撞着法より共振器の設計を行った。 
本研究で用いた共振器構成を図 2.4-1 に示す。非点収差補償の共振器構成として一般的な Z
型の共振器構成とした。 
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図 2.4-1 本研究で用いた共振器 
 
表 2.4-1 のパラメータの ABCD行列[38]を用いて、ビーム半径の計算を行った。その結果を
図 2.4-2 に示す。 
 
表 2.4-1 光学素子の光線行列 
平行平板 （厚さ d） 
 
[
1 𝑑
0 1
] 
球面ミラー（曲率半径 R） 
 
[
1 0
−
2
𝑅
1
] 
 
 
図 2.4-2 共振器中のビーム半径の計算結果 
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青線が水平方向(ωx)を、橙線が垂直方向(ωy)のビーム半径を示す。計算の結果から、利得媒
質中のビーム径は約 36µm×31µmであった。カーレンズモード同期を実現するため、励起光
がレーザービームと空間的にモードマッチがとれるよう、上記の計算結果を元に励起光を
集光するレンズ系を設定した。 
 
 
2.5 自己相関計を用いたパルス幅の測定 
 パルスの時間波形の計測にはオシロスコープがよく用いられるが、ピコ秒やフェムト秒
といったオーダーのパルス幅の測定は応答時間の限界を超えてしまっているため不可能で
ある。こういった超短パルスのパルス幅の測定には、非線形現象を利用した自己相関法が用
いられる。本研究で用いた SHG 強度相関法の原理について述べる[38]。 
 測定に用いた自己相関計の構成図を図 2.5-1 に示す。 
 
図 2.5-1 自己相関計の構成図 
 
入射した光が BS（Beam Splitter）によって 2 つに分けられ別々の光路を通り、それらがパラ
ボリックミラーにより非線形媒質に集光されている。この集光にレンズを用いる手法もあ
るが、レンズで発生する色収差のために波長ごとに集光点が異なってしまい使用できる波
長帯域が限られてしまうという問題が発生してしまう。よって、今回は収差の影響がなく、
使用可能な波長帯域がレンズに比べ非常に広帯域であるパラボリックミラーを用いて集光
している。 
光を媒質に集光することで強度に応じ SHG（第二高調波発生 Second Harmonic Generation）
が発生する。分けられた 2 つの光路のうち、一方には移動ステージが設置されており、遅延
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時間を与えている。これによって非線形媒質に集光されるパルスの重なり度合いが変化す
る。その概念図を図 2.5-2 に示す。 
 
図 2.5-2 非線形媒質中におけるパルスの重なり 
 
このように、遅延時間を与えることで非線形媒質に加えられる光電場の強度が変化するこ
とになる。光パルス 
𝑒1(𝑡) = 𝑅𝑒[Ε1(𝑡)𝑒
𝑖𝜔𝑡]                          (2.5-1) 
が非線形結晶に入射すると、SHGにより 
𝑒2(𝑡) = 𝑅𝑒[Ε2(𝑡)𝑒
2𝑖𝜔𝑡] ∝ 𝑅𝑒[Ε1
2(𝑡)𝑒2𝑖𝜔𝑡]                 (2.5-2) 
という周波数が 2 倍の光パルスが出力される。非線形媒質に入射する光パルスは、遅延のあ
る光路とない光路を通ってきた 2 つの光パルスの和であるので、遅延時間を τとすると 
𝑒𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙(𝑡) = 𝑅𝑒{[𝐸1(𝑡) + 𝐸1(𝑡 − 𝜏)𝑒
−𝑖𝜔𝑡]𝑒𝑖𝜔𝑡}                        
= 𝑅𝑒[𝐸(𝑡)𝑒𝑖𝜔𝑡]                                   (2.5-3) 
E(t) = E1(t) + E1(t − τ)  e
−iωt                          (2.5-4) 
と表される。 
式(2.5-2)より、SHGの複素振幅は入射電場の複素振幅 E(t)の 2 乗に比例し、 
E2(𝑡) ∝ [𝐸1 (𝑡) + 𝐸1(𝑡 − 𝜏)𝑒
−𝑖𝜔𝑡]
2
                                
= E1
2(𝑡) + 𝐸1
2(𝑡 − 𝜏)𝑒−2𝑖𝜔𝑡 + 2E1(𝑡)𝐸1(𝑡 − 𝜏)𝑒
−𝑖𝜔𝑡       (2.5-5) 
となる。発生した SHG は光電子増倍管に入射し、そこから取り出される出力電流 idは入射
光強度に比例する。 
𝑖d(𝑡) ∝ 𝐸2(𝑡)𝐸2
∗(𝑡) = [𝐸1(𝑡)𝐸1
∗(𝑡)]2 + [𝐸1(𝑡 − 𝜏)𝐸1
∗(𝑡 − 𝜏)]2 
+4𝐸1(𝑡)𝐸1
∗(𝑡)𝐸1(𝑡 − 𝜏)𝐸1
∗(𝑡 − 𝜏) + 𝑠(𝜏)        (2.5-6) 
ここで、s(τ)は cosωτと cos2ωτを含む項からなる。この項は周期 Δτ~10-15 s で振動するので、
τ に関して積分すると平均化されほとんど 0 となり無視できる。また、式（2.5-6）の第 1~3
項の時間変数ｔの変化に対し、光検出器の応答速度はそれよりも遅いため、結果として出力
電流 id の積分値を得ることとなる。それにより、式(2.5-6)は遅延時間 τ のみの関数となり、 
𝑖𝑑(𝜏) ∝ 〈𝐼
2(𝑡)〉 + 〈𝐼2(𝑡 − 𝜏)〉 + 4〈𝐼(𝑡)𝐼(𝑡 − 𝜏)〉              (2.5-7) 
となる。<>は時間平均を表しており、強度 I(t)は𝐼(𝑡)  = 𝐸1(𝑡)𝐸1
∗(𝑡)で定義される。式(2.5-7)の
両辺を2〈𝐼2(𝑡)〉で割り、〈𝐼2(𝑡)〉 = 〈𝐼2(𝑡 − 𝜏)〉であることを考慮すると、規格化された検出器出
力は 
𝑖𝑑(𝜏) = 1 + 2𝐺
(2)(𝜏)                   (2.5-8) 
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となる。G(2)(τ)は光パルスの強度の 2 次の自己相関関数であり、 
𝐺(2)(𝜏) ≡
〈𝐼(𝑡)𝐼(𝑡−𝜏)〉
〈𝐼2(𝑡)〉
                          (2.5-9) 
で定義される。この手法で議論すべきは SHG の絶対的な強度ではなく、あくまでその形で
ある。式(2.5-9)で表される 2 次の自己相関関数は時間対称であるため、この手法では原理的
にパルス波形の非対称性を検出することはできない。また、相関幅から元の光パルスのパル
ス幅を求める際にはある程度のあいまいさを含んでいる。そこで、パルスの波形を先に仮定
すると、G(2)(τ)の幅 τ0との幅 t0との間にある関係が成立することが式(2.5-9)を積分すること
で示すことができる。良く知られているパルス波形ごとのパルス幅と相関幅の関係を表 2.6-
1 に示す。ソリトンモード同期では sech2型のパルス波形となり、その相関関数は 
G(2)(𝜏) =
3
sin2(𝜏/𝑡)
{
𝜏
𝑡
cot (
𝜏
𝑡
) − 1}          (2.5-10) 
となる。これより、相関幅 τ0とパルス幅 t0は、 
𝜏0
𝑡0
≈ 1.55                              (2.5-11) 
という関係を持つ。 
 
表 2.5-1 簡単なパルス波形ごとのパルス幅 t0と相関幅 τ0の比 
I(t) τ0/ t0 
1(0 ≤ t ≤ t0) その他は 0 1 
exp {−
(4𝑙𝑛2)𝑡2
𝑡0
2 } √2 
sech2 (
𝑡
𝑡0
) 1.55 
exp {−
(𝑙𝑛2)𝑡
𝑡0
} 2 
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第 3 章 Tm:Sc2O3を用いたカーレンズモード同期レーザーの開発 
 この章では、Tm3+:Sc2O3単結晶を用いたカーレンズモード同期レーザーの実験構成と実験
結果およびその考察について、また実験の中で得られた共振器内スペクトル広帯域化の現
象について述べる。 
 
3.1 実験構成 
 カーレンズモード同期 Tm3+:Sc2O3レーザーの実験構成を図 3.1-1 に示す。 
 
図 3.1-1  Tm3+:Sc2O3レーザー実験構成 
 
共振器はモード同期レーザーとして一般的な Z 型の共振器構成を用いた。励起光源には波
長 1611 nm Er:Yb 全ファイバーMOPA(最高出力 8 W、単一偏光、狭線幅~30 MHz)を用いて
in-band 励起を行った。利得媒質は Tm3+:Sc2O3（1 at.%添加、結晶長 3.7 mm）単結晶を凹面
鏡（R=100 mm、高反射コート@1850-2200 nm）の間にブリュースター角で配置した。結晶
は銅製のヒートシンクにて固定し、水冷にて冷却を行っている。分散補償には分散補償鏡
（GDD~-1000 fs2@1900-2000 nm, R>99.9%@1900-2200 nm）を用いた。出力鏡は透過率 T=1%, 
0.6%, 0.5%, ~0.3%の 4 種類を用いた。それぞれの反射帯域および GDD の値を表 3.1-1 に示
す。また、2μm帯において正常分散を有するシリコンプレートを用いて出力パルスの外部圧
縮を行った。モード同期は M2 の凹面鏡を前後に動かすことで摂動を与え、カーレンズモー
ド同期をかけた。 
 
表 3.1-1 使用した出力鏡の透過率、反射帯域および共振器合計の GDD 
出力鏡 透過率 (%) 反射帯域 (nm) GDD(1 round trip)  (fs2) 
1 2000-2300 -1500 
0.6 1900-2250 -900 
0.5 2000-2150 -1500 
0.3 1900-2250 -1700 
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3.2 実験結果  
 まず初めに、cw発振実験を行った。出力特性を図 3.2-1 に示す。出力鏡は 1%のものを使
用した。 
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図 3.2-1 Tm:Sc2O3 cw発振出力特性 
(a)出力の励起パワー依存性 (b)スペクトル(1.4W 励起時) 
 
 スロープ効率~33%、中心波長 2118 nmでの cw発振が確認された。 
次にモード同期実験を行った。各種透過率の出力鏡を用いた際の出力の励起パワー依存性
を図 3.2-2 に示す。 
いずれもの場合も、モード同期がかかった瞬間に大幅に出力が増加している。 
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図 3.2-2 出力の励起パワー依存性(a)1%, (b)0.6%, (c)0.5%, (d)0.3%OC 
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それぞれの透過率の出力鏡におけるモード同期の最大出力時の出力特性を表 3.2-1 に、スペ
クトルおよび自己相関波形を図 3.2-3 に示す。 
 
表 3.2-1 各出力鏡における最短パルスの出力特性 
OC 透過率 
平均出力 
(mW) 
パルス幅
(fs2) 
スペクトル幅
(nm) 
中心波長 
(nm) 
パルスエネルギー
(nJ) 
ピーク強度
(kW) 
1% 220 80 65 2141 2.3 29.0 
0.6% 40 (TL) 67 2151 - - 
0.5% 130 72 67 2108 1.4 19.2 
0.3% 50 - 75-220 2164 - - 
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モード同期レーザーの最大平均出力は、1%OC を用いた際の 220 mW であり、その時のパル
ス幅は 80 fs であった。また、最短パルス幅 72 fs が平均出力 130 mW 時において得られた
（0.5%OC 使用時）。また表 3.2-1 より、透過率を小さくしていくほどスペクトルが広がり
より短いパルスが得られた。 
一般的に、励起パワーを上げレーザーの強度が上がるほど自己位相変調の効果によりス
ペクトルの幅が広がっていく。しかし、ある一定以上の強度になると、共振器の GDD との
釣り合いがとれなくなりパルスが分裂してしまう。この理由として、利得によるスペクトル
の狭帯域化の影響が挙げられる。共振器を周回するモード同期パルスのスペクトルの中心
部分は、スペクトルの裾に比べより高い利得を得るため、増幅していくほどスペクトルが狭
まってしまう。こうした、有限幅の利得帯域で増幅した際に増幅率が大きいほどスペクトル
幅が狭くなってしまう現象を利得の狭帯域化(Gain narrowing)という。モード同期レーザー
では、自己位相変調や変調素子によりこの利得の狭帯域化を補償しているが、狭帯域化の影
響が大きくなってしまうと補償できず、パルスが分裂してしまう。この影響は平坦で広帯域
な利得スペクトルを有する利得媒質を用いること、そして共振器の損失を減らすことで軽
減することができる。また、飽和損失と非飽和損失の比を考慮した時、共振器の損失を下げ
ることでレーザーの閾値が下がると非飽和利得の比が大きくなるため、スペクトルが広が
りやすくなる。よって、出力鏡の透過率を下げることで、出力と引き換えにより短いパルス
を得ることができるようになる。 
また、それぞれのパルスは繰り返し周波数 93.8 MHz において得られた。RF スペクトルお
よびパルストレインを図 3.2-4 に示す。 
 
         
図 3.2-4 (a)(b)RFスペクトル, (c)(d)パルストレイン 
(a) (b) 
(c) (d) 
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共振器長に一致した繰り返し周波数 93.8 MHz が 60 dB 以上の SN比で得られており、Q ス
イッチではないシングルパルス動作が得られていることが確認できた。 
図 3.2-2 (c),(e),(f)より、透過率 0.6%，0.5%, 0.3%の出力鏡を用いた際にモード同期パルス
のスペクトルに一般的にみられる sech2型のスペクトルの長波長側に鋭いピークを持ったス
ペクトル成分が出現していることが確認できた。この 2250-2350 nmの領域は、図 2.2-2 に示
すように、Tm3+:Sc2O3の蛍光を有していない領域である。誘導放出スペクトルとモード同期
スペクトルの比較を図 3.2-5 に示す。 
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図 3.2-5 誘導放出スペクトル（青線）とモード同期パルススペクトル（赤線）（0.3%OC） 
 
図 3.2-5 のように、メインのピークは自己位相変調やカーレンズによる変調効果によって
誘導放出の帯域幅を大きく超えて広がっている。このことから深い変調の乗ったモード同
期であることが予想される。そしてその長波長側、蛍光のない 2250-2350 nmの領域に狭帯
域なスペクトル成分が複数出現している。Tm3+は、3H4→3H5の遷移で 2.3 µmの蛍光を示す
[40]が、これは 800 nm帯の励起[41.42]または UC pumping(Upconversion pumping)[17]を用い
た際に得られる現象であり、今回は in-band 励起を行っているためその可能性は低いと考え
られる。また、Energy Transfer Upconversion による 3F4→3H4への遷移が考えられるが、本研
究で用いている利得媒質は添加量が 1 at.%と[17.41.42]に比べて低く、また低損失な共振器
構成をとっているため、3F4 準位に存在するイオン数が少なくこの過程が起こる可能性は低
い。よって 2250-2350 nm の成分は 3H4→3H5 の遷移による放射緩和ではないと考えられる。 
0.6%および 0.3%の出力鏡を用いた時には、励起パワーの増加とともに>2300 nmの領域の
スペクトル成分が成長していくことが確認された。透過率 0.3%の出力鏡を用いた時の励起
パワーごとのスペクトルを図 3.2-6 に示す。 
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図 3.2-6 励起パワーごとのスペクトル（0.3%OC） 
 
励起パワー500 mW の時に平均出力 34 mW でモード同期がかかり、その後励起パワーを上
げるにつれてメインのピークの幅が少しずつ広がるとともに長波長側の成分が大きく成長
していき、2050-2350 nm 程の広帯域にわたり連続したスペクトルが得られた。最大平均出
力 50 mW時においてはモード同期パルスに一般的に見られるメインのピークのみで 75 nm、
そして全体では~220 nm程にもなるスペクトル幅が得られた。このスペクトルから計算され
るフーリエ限界パルス幅は、メインのスペクトルのみからだと 65 fs 程であるが、すべての
スペクトル成分からでは 38 fs 程にもなる(図 3.2-7)。よって、この広帯域化の現象を利用す
ることで大幅に短いパルスを得ることができる。 
 
 
図 3.2-7 図 3.2-2(f)から計算したフーリエ限界パルス 
（赤線：メインピークのみの計算結果 青線：すべてのスペクトルからの計算結果） 
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3.3 スペクトル広帯域化について 
 このスペクトルの広帯域化の現象は、ソリトン自己周波数シフト[43.44]によるものである
と考えられる。複数の狭線幅のピークはケリーサイドバンドであると考えられ、幅を持った
~2300 nm周辺のスペクトル成分は、誘導ラマン散乱(SRS)によって発生したものであると考
えられる。ケリーサイドバンドは式(2.2-20)で示されるような位相整合を要する過程であり、
サイドバンドが発生する波長はその位相整合条件から決定する。一方、誘導ラマン散乱に起
因するソリトン自己周波数シフトでは、その周波数シフト量が媒質に入射するパワーと媒
質の長さ（伝搬距離）に依存する[43,44]。また、図 3.3-1 に示すようにシフト量は共振器の
条件によっても異なることが透過率 0.6%および 0.3%の取り出し鏡を用いた際の結果から推
測される。 
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図 3.3-1 0.3%,0.6%OCのスペクトルの比較 
 
モード同期パルスのスペクトルと、計測した Tm:Sc2O3のラマンスペクトルとスペクトルの
メインピークから計算したラマン利得、および共振器全体の反射率を図 3.3-2 に示す。 
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図 3.3-2 モード同期スペクトルおよび Tm:Sc2O3ラマン利得 
 
図 3.3-2 のように、長波長成分が増幅している>2300 nm ではラマン利得が高くなっている
が、それ以上長波長になるとミラーの反射が急激に低下してしまう。よって、ラマン利得と
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ミラーの反射率とのバランス、および種光となるパルスの強度[43]によって増幅する波長が
決定していると考えられる。この SRS による増幅は、メインのピークのスペクトル成分の
短波長側から長波長側へエネルギーの譲渡が行われているものであると考えられる。SRSの
種光が元のパルスの一部であるため増幅後の成分も位相が同期しており、スペクトル全体
で 1 つのパルスを形成していると考えられる。この SRS によるスペクトルの広帯域化を利
用した短パルス発生が 2019 年に S.Kimura et.al[45]により報告された。この研究では利得媒
質に Yb;CALGO を用いており、低損失な共振器構成によるカーレンズモード同期によって
パルス発振を得ている。これにより波長 1 μm における世界最短パルスである 22 fs が報告
されており、図 3.3-3 に示すように[45]とのスペクトルの形状が良く似ており、本研究でも
短パルスの発生を見込んでいた。 
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図 3.3-3 (a)Yb:CALGO レーザーのモード同期スペクトル[45] 
  (b)Tm:Sc2O3レーザーのモード同期スペクトル 
 
しかし、図 3.3-4(a)に示すように、計測した自己相関波形から得られるパルス幅は 111 fs と
長く、短パルスは得ることができなかった。この原因として、図 3.3-4(b)に示すように共振
器の分散値は>2280 nm の領域で大きな正常分散を示している。よって、この長波長成分は
大きくチャープしてしまっているため、現状では短パルスには寄与していないと考えられ
る。また図 3.3-4 のように分散カーブが大きく揺らいでいることで、2.2.4節にて述べたよう
にソリトンの条件に一致しないバックグラウンド光が発生し、その結果サイドバンドが多
数発生したと考えられる。 
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全てのスペクトル成分を利用した短パルスを得るためには、すべてのスペクトル領域に対
し負の分散となるよう共振器の分散値を設計すればよい。これにより、理論的にはチャープ
フリーなソリトン発振が得られ短パルス化が可能であると考えられる。 
 
このスペクトルの広帯域化が発生する共振器の条件について、以下の 3つが推測される。 
(1)低損失な共振器構成であること 
(2)共振器を構成するミラーの反射帯域が広帯域であること 
(3)深い変調が得られていること 
(1)この非線形過程を引き起こすためには、高い共振器内のピークパワーが必要となる。
1%OC において広帯域化の現象が見られなかったのはこのためであると考えられる。共振
器の Q値を高めることで、SRSによる長波長成分の発生および増幅が可能となる。 
(2)この過程では広帯域にわたってスペクトルが拡がり、増幅する。0.5%OCと 0.6%OCの結
果を比較してみると、0.6%OC の方が共振器の損失が大きいが、>2300 nm の長波長成分が
増幅している。一方、0.5%OC では狭線幅なスペクトル成分は多数発生してはいるものの
>2300 nm にはスペクトル成分が発生しておらず、また増幅も見られなかった。これは、
0.5%OCの反射帯域が 2150 nmまでしか保証されておらず、さらに 2250 nmを超えると反射
率が急激に低下してしまうためである。よって、増幅が観測された波長領域でのスペクトル
の発生は起こらなかった。一方、0.6%OCでは~2300 nmまで反射率を有しているため、非線
形光学効果によるスペクトル成分の発生および増幅を支えることができる。これより、長波
長へのスペクトルの拡大および増幅を維持するためにはミラーの反射帯域が広帯域である
ことが必要となる。 
(3)長波長成分の波長領域は、Tm:Sc2O3 の利得の帯域外であるため、誘導放出に寄与しない
ためにモード同期パルスにとっては損失となる。よって、モード同期状態を維持しながら
SRS による増幅を行うには、 
𝐿𝑜𝑠𝑠𝑝𝑢𝑙𝑠𝑒 + 𝐿𝑆𝑅𝑆 < 𝐿𝑜𝑠𝑠𝐶𝑊 + 𝐿𝑜𝑠𝑠𝑆𝐴                 (3.3-1) 
という関係を満たさなければならない。Losspulse はモード同期パルスが共振器を周回する中
で受ける損失、LossSRSは長波長成分の発生による損失、LossCWおよび LossSAは CW 成分が
受ける損失および過飽和吸収機構（変調）による損失を表す。図 3.2-4 のように、SRS によ
って発生したスペクトル成分は大きく増幅する。よって、十分に深い変調の乗ったモード同
期でなければモード同期を維持することができないと考えられる。現在市場に出回る波長 2 
μm 帯の SESAM 等、他の変調素子ではこれほどの変調深さと低損失を両立することは難し
く、この SRS によるスペクトル広帯域化を実現するにはカーレンズモード同期が最も適し
た手法であると考えられる。 
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第 4 章 Tm3+:Lu2O3を用いたカーレンズモード同期レーザーの開発 
カーレンズモード同期 Tm3+:Lu2O3 レーザーの開発に際し、まず卒業研究において開発し
たTm3+:Lu2O3の励起光源である波長 1629 nmラマンファイバーレーザーの高出力化を行い、
その後 Tm3+:Lu2O3を用いたレーザー実験を行った。この章では励起光源の高出力化の結果、
およびモード同期実験の結果および考察について述べる。 
 
4.1 励起光源（波長 1629 nmラマンファイバーレーザー）の高出力化 
 波長 1629 nmラマンファイバーレーザーの実験構成を図 4.1-1 に示す。 
 
 
図 4.1-1 ラマンファイバーレーザー実験構成 
 
卒業研究時からの変更点として、ラマンファイバーレーザーの励起光源である波長 1555 nm 
Er:Yb fiber laser の励起用 LDを 2 個に増設した。ファイバーレーザーの出力の限界を決める
要因として、利得の飽和、ファイバーの破壊閾値、利得媒質中のイオン間相互作用、非線形
光学効果等が考えられるがその中の一つとして励起光源の出力の限界が挙げられる。今回
は励起強度の限界を打破するため、Pump combiner を用いて最高出力 20 W を有する励起
用 LDを増やし、励起パワーを増加させた。励起パワー増加後の Er:Yb ファイバーレーザー
の出力特性を図 4.1-2 に示す。 
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27 W 励起時に最大出力 6 .0 W が得られた。このとき図 4.1-2(b)に示すように Yb3+による 1 
μm帯の寄生発振は見られなかった。図 4.1-2(a)より、28 W 励起時に出力の飽和が見られた。
これは利得の飽和によるものであると考えられ、利得ファイバー長を増加させる、または双
方向励起にすることで更なる高出力化を行うことができると考えられる。片一方向からの
励起では、励起光のパワーは 
𝑃pump = 𝑃0exp (−𝛼𝐿)                         (4.1-1) 
で利得ファイバーに吸収されていくため、ファイバー後方では強度が弱くなってしまい十
分に励起することができない。よって、双方向から励起を行うことでファイバーの全長にわ
たり十分に励起を行うことができ、利得を十分に蓄えることができる。これによって、片方
向からの励起よりも高い出力が得られる。今回はストークス光 2.5 W 以上を目標として設
定したため、卒研時に得られた変換効率から、1555 nmの励起パワーは 6.0 W の出力で十分
であると判断し、この Er;Yb レーザーを用いてラマンファイバーレーザーの実験を行った。 
ラマン利得ファイバーとして用いた SMF28(2000 m)を融着し、1629 nmでのレーザー発振
を行った。その出力特性を図 4.1-3 に示す。 
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図 4.1-3 (a)ラマンファイバーレーザー出力特性 (b)最大出力時のスペクトル 
 
6.0 W 励起時にストークス光の最大出力 2.7 W が得られた。その時の残存励起光(1555 nm)は
0.63W であり、励起光のパワーを十分にストークス光に譲渡することができた。表 4.1-1 に
示すように、励起パワーを増加させることにより卒研時に比べ約 2.5 W の出力の増加に成
功した。 
 
表 4.1-1 波長 1629 nmラマンファイバーレーザーの以前の出力との比較 
 
波長 1555 nm Er:Yb FL 
最大出力 (W) 
波長 1629 nmRaman FL 
最大出力 (W) 
卒研時（励起用 LD×1） 5.0 2.45 
現在（励起用 LD×2） 6.0 2.7 
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4.2 モード同期実験結果および考察 
 カーレンズモード同期 Tm3+:Lu2O3レーザーの実験構成を図 4.2-1 に示す。 
 
 
図 4.2-1  Tm3+:Lu2O3レーザー実験構成 
 
共振器構成は 3.1 節にて紹介した Tm3+:Sc2O3 レーザーと同様のものを用いている。利得媒
質には Tm3+:Lu2O3(1.5 at.%添加、結晶長 4 mm)を使用しており、励起光源には波長 1629 nm
ラマンファイバーレーザーを用いて in-band 励起を行った。出力鏡には透過率 1%のものを
用いた。 
 
まず初めに cw発振実験を行った。cw発振の出力特性を図 4.2-2 に示す。 
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図 4.2-2 Tm:Lu2O3 cw発振出力特性 
(a)出力の励起パワー依存性, (b)スペクトル（2.7 W 励起時） 
 
スロープ効率は~26%であり、中心波長 2065 nmでの cw発振が確認された。 
次に、モード同期実験を行った。モード同期時の出力特性および最大出力時のスぺクトル
を図 4.2-3 に示す。 
 
 
 
(a) (b) 
41 
 
0
40
80
120
160
0 100 200 300 400 500 600
CW
ML
O
u
tp
u
t 
p
o
w
e
r 
(m
W
)
Pump power (mW)   
0
0.2
0.4
0.6
0.8
1
1.2
2000 2050 2100 2150 2200
In
te
n
s
it
y
 (
a
.u
.)
Wavelength (nm)  
図 4.2-3 (a)出力の励起パワー依存性 (b)最大出力 153 mW 時のスペクトル 
 
最大出力 153 mW 時において、スペクトル幅 46 nm（中心波長 2087 nm）が繰り返し周波数
94 MHz で得られた。スペクトル幅から計算されるフーリエ限界パルス幅は約 100 fs である。 
このとき、モード同期動作は得られたものの、非常に不安定で維持するのが難しく最適化
が困難であるという問題が発生した。この原因として、励起光源であるラマンファイバーレ
ーザーがセルフパルシングしてしまっていたことが原因であると考えられる。オシロスコ
ープで計測した、ラマンファイバーレーザーの出力波形を図 4.2-4 に示す。 
 
 
図 4.2-4 ラマンファイバーレーザーのセルフパルシング 
 
モード同期の安定性は励起光源の安定性に強く依存しているため、励起光源がこのように
不安定にパルシングしてしまうことによりモード同期が不安定になってしまったと考えら
れる。また、このセルフパルシングは Er:Yb ファイバーレーザーによるものであることが判
明した。可能性としてはファイバーの融着点の損傷や高次モードの干渉、再吸収の影響など
が考えられ、パルシングが起こらない安定した出力を得るため現在原因を究明中である。 
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42 
 
第 5 章 結論 
 本研究では、波長 2 μm帯モード同期レーザーの短パルス化を目指し、Tm3+:Sc2O3単結晶
および Tm3+:Lu2O3 セラミックを用いたカーレンズモード同期レーザーの開発を行った。
Tm3+:Sc2O3を用いた実験では、最短パルス幅 72 fs が平均出力 130 mW において得られ、更
に Q 値を高めた共振器構成によって利得媒質の利得帯域幅を大幅に超えたスペクトルの広
帯域化を観測した。この広帯域化によって得られたスペクトル幅は約 220 nmにも及び、対
応するフーリエ限界パルス幅は約 38 fs となる。全てのスペクトル領域に対し負分散となる
よう共振器を設計することにより、波長 2 μm帯における最短となる sub40 fs のパルスの発
生が可能であると考える。また、本研究では世界で初となる Tm3+:Lu2O3 を用いたカーレン
ズモード同期レーザーの開発に成功した。スペクトル幅 46 nm(TL パルス幅~100 fs)が平均
出力 153 mW において得られた。励起光源であるラマンファイバーレーザーの不安定性を
改善させることにより最適化を可能にし、カーレンジングの効果をより強めることで更な
る短パルス化が可能であると考える。 
 今後の展望としては、励起光源（ラマンファイバーレーザー）の出力の安定化、そして共
振器構成および出力鏡の透過率の最適化によって Tm3+:Lu2O3 を用いたカーレンズモード同
期レーザーからの sub100 fs の短パルスの発生を目指す。また、FROG や SPIDER 等を用い
た SRS による共振器内スペクトル広帯域化を伴うパルスの位相情報の取得、および広帯域
化のメカニズムの究明を行う。また、共振器の分散値の最適化によりスペクトル広帯域化を
利用した短パルスの発生を Tm3+:Sc2O3、Tm3+:Lu2O3を用いて試み、短パルス発生のための新
たな手法として確立し有用性を示す。また、広帯域な利得を有する混晶利得媒質 Tm:LuScO3
を用いたカーレンズモード同期の開発や、共振器内に 2 つの利得媒質を組み込んだ共振器
内受動コヒーレントビーム結合を用いた共振器直接出力での短パルスの発生へ向けた研究
を行う。 
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